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201 1 South Clark Place Room 
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Arlington, VA 22202 
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Date of mailing (day/month/year) 
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International application No. 
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Applicant's or agent's file reference 
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International filing date (day/month/year) 
31 August 2000 (31.08.00) 


Priority date (day/month/year) 

13 September 1999 (13.09.99) 


Applicant 

BUSCH, Ralph et al 



1. The designated Office is hereby notified of its election made: 

I X| in the demand filed with the International Preliminary Examining Authority on: 
06 April 2001 (06.04.01) 



I I in a notice effecting later election filed with the International Bureau on: 



2. The election | X| 

□ 



was not 



made before the expiration of 19 months from the priority date or, where Rule 32 applies, within the time limit under 
Rule 32.2(b). 



The International Bureau of WlPO 


Authorized officer 


34, chemin des Colombettes 


Charlotte ENGER 


1211 Geneva 20, Switzerland 


Facsimile No.: (41-22) 740.14.35 


Telephone No.: (41-22) 338.83.38 



Form PCT/iB/331 (July 1992) 



EP0008515 



VERTRAG UBER DIE INTERNATIONALE ZUSAMMENARBEIT 
AUF DEM GEBIET DES PATENTWESENS 

PCT 

INTERNATiONALER RECHERCHENBERICHT 

(Artikel 18 sowie Regein 43 und 44 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 

0050/050723 


WEITERES s\ehe MItteilung iiber die Ubermlttlung des internationalen 

Recherchenberlchts (Formblatt PCT/ISA/220) sowie, soweit 
VORGEHEN zutreffend, nachstehender Punkt 5 


Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 00/08515 


Internationales Anmeldedatum 
(Tag/Monat/Jahr) 

31/08/2000 


(FrOhestes) Priorltatsclahim (Tag/MonaVJahr) 

13/09/1999 


Anmelder 

BASF AKTIEN6ESELLSCHAFT et al . 



Dieser Internationale Recherchenbericht wurde von der Internationalen RecherchenbehOrde erstellt und wird dem Anmelder gemaf3 
Artikel 18 Gbermittelt. Eine Kopie wird dem Internationalen Buro ubermlttelt. 

Dieser intemationaie Recherchenbericht umfa3t insgesamt _2 Blatter. 

pr| Daruber hinaus liegt ihm jewells eine Kopie der in diesem Bericht genannten Unterlagen zum Stand der Technik bei. 



1 . Grundlage des Berichts 

a. Hinsichtllch der Sprache ist die Intemationaie Recherche auf der Grundlage der internationalen Anmeldung in der Sprache 
durchgefuhrt worden, in der sie eingereicht wurde. sofem unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 



□ 



Die Internationale Recherche ist auf der Grundlage einer bei der BehGrde eingereichten Ubersetzung der intematlonalen 
Anmeldung (Regel 23.1 b)) durchgefuhrt worden. 

b. Hinsichtlich der in der Internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotide und/oder AmInosSuresequenz ist die Internationale 
Recherche auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das 
I I in der internationalen Anmeldung in Schriflicher Form enthalten ist. 

I I zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden Ist. 

I I bei der BehOrde nachtrSglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

I I bei der Beh6rde nachtrSglich in computerlesbarer Form eingereicht worden Ist. 

I I Die Erkiarung, daf3 das nachtrSglich eingerelchte schrlftllche Sequenzprotokoll nicht Dber den Offenbarungsgehatt der 
internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

I I Die Erkiarung, daf3 die in computerlesbarer Form ertalBten Informationen dem schriftlichen Sequenzprotokoll entsprechen, 
wurde vorgelegt. 

2. Q Bestimmte AnsprQche haben sich als nicht recherchierbar erwiesen (siehe Feld I). 
3- ED Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung (siehe Feld II). 

4. Hinsichtlich der Bezeichnung der Erfindung 

Pr| wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 
I I wurde der Wortlaut von der Beh6rde wie folgt festgesetzt: 



5. Hinsichtlich der Zusammenfassung 

nn wird cter vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 

wurde der Wortlaut nach Regel 38.2b) in der in Feld 111 angegebenen Fassung von der Behdrde festgesetzt. Der 
I I Anmelder kann der Behdrde innerhalb eines Monats nach dem Datum der Absendung dieses internationalen 

Recherchenberlchts eine Stellungnahme vorlegen. 

6. Folgende Abbildung der Zeichnungen ist mit der Zusammenfassung zu verOffentlichen: Abb. Nr. 



I I wie vom Anmelder vorgeschlagen Q keinederAbb. 

I I well der Anmelder selbst kelne Abbildung vorgeschlagen hat. 
I I well diese Abbildung die Erfindung besser kennzeichnet. 



Formblatt PCT/ISA/210 (Blatt 1 ) (Juli 1998) 



INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 



Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 00/08515 



A. KLASSIRZIERUNG OES ANMELDUNGSGEGENSTANDES 

IPK 7 C07C51/60 C07C51/64 



Nach der Intemationalen Patentklassifikation (IPK) Oder nach der nationalen Klassifikatton und der IPK 



B. RECHERCHIERTE GEBIETE 



Recherchierter Mindestprufstoff (Klassifikationssystem und Klassifikationssymbole ) 

IPK 7 C07C 



Recherchleite aber nk;ht zum MIndeslprufstoff gehdrende Verdffentlichungen. soweit diese unter die recherchierten Gebiete fallen 



Wahrend der intemationalen Recherche konsultierte elektronische Oatenbank (Name der Datenbank und evtl. venvendete Suchbegriffe) 

EPO-Internal, CHEM ABS Data 



C. ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategorie** Bezeichnung der Veroffentlichung, soweit erforderlich unter Angabe der in Betracht kommenden Telle 



Betr. Anspruch Nr. 



EP 0 475 137 A (BASF AG) 
18. Marz 1992 (1992-03-18) 
in der Anmeldung erwahnt 
Zusammenf assung 

Beispiele 1-3 

Anspruche 1-5 
Seite 3, Zeile 12-55 
Seite 4, ZeUe 21-42 

EP 0 296 404 A (BASF AG) 
28. Dezember 1988 (1988-12-28) 
Zusammenf assung 
Belspiel 3 

DD 153 867 A (HAASE 6ERND;SASS REGINA; 
WINTER HARALD; BERTHOLD HORST; DUDDE 
URSULA;) 10. Februar 1982 (1982-02-10) 
Seite 5, Zeile 1-29 



1-9,11, 
12 



□ 



Weitere Veroffentlichungen sind der Fortsetzung von Feld C zu 
entnehmen 



ID 



Siehe Anhang Patentfamlfle 



•* Besondere Kategorien von angegebenen Veroffentlichungen 

•A" Veroffentlichung, die den allgemeinen Stand der Technik definlert, 
aber nicht als besonders bedeutsam anzusehen ist 

'E' alteres Dokument, das fedoch erst am Oder nach dem intematk>nalen 
Anmekledatum verdffentlicht worden ist 

•L' Veroffentlichung, die geeignet ist, einen Prioritatsanspruch zwelfelhaft er- 
scheinen zu lassen, Oder durch die das Veroffentlichungsdatum einer 
anderen im Recherchenbericht genannten Veroffentlichung belegt werden 
soil Oder die aus einem anderen besonderen Grund angeget>en ist (wie 
ausgefuhrt) 

'O' Veroffentlichung, die sich auf eine mundliche Offenbarung, 

eine Benutzung, eine Ausstellung Oder andere MaBnahmen bezieht 

■P' Veroffentlichung, die vor dem intemationalen Anmeldedatum, aber nach 
dem beanspruchten Prioritatsdatum verQffentlicht worden ist 



' SpStere Veroffentlichung, die nach dem intemationalen Anmeldedatum 
Oder dem Prioritatsdatum verdffentlicht worden ist und mit der 
Anmeldung nIcht kollidierl, sondem nur zum Verstdndnis des der 
Erftndung zugrundeliegenden Prinzips Oder der ihr zugrundellegenden 
Theorie angegeben ist 

* Verdffenttichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erflndung 
kann ailein aufgrund dieser Verdffenttichung nicht als neu Oder auf 
erfinderischer Tdtigkeit beruhend betrachtet werden 

' Verdffentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erftndung 
kann nicht als auf erfinderischer Tgtlgkeit beruhend betrachtet 
werden, wenn die Ver6ffentlichung mit einer Oder mehreren anderen 
Ver5ffentlk:hungen dieser Kategorie in Verbindung gebracht wird und 
diese Veitindung fOr einen Fadhmann naheliegend 1st ^. 

' Verdffentlichung, die MItglled derselben Patentfamilie Ist* 



Datum des Abschlusses der intemationalen Recherche 



2. Marz 2001 



Absendedatum des intemationalen Recherchenberichts 



16/03/2001 



Name und Postanschrift der Intemationalen Recherchenbehdrde 
Europaisches Patentamt, P.B. 5818 Palentlaan 2 
NL - 2280 HV Rijswijk 
Tel. (+31-70) 340-2040. Tx. 31 651 epo nl, 
Fax: (+31-70) 340-3016 



Bevollmdchtigter Bediensteter 



Delanghe, P 
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INTERNATIONAL SEARCH REPORT 

Information on patent family members 



international Application No 

PCT/EP 00/08515 



Patent document 
cited in search report 


Publication 
date 


Patent family 
member(s) 


Publication 
date 


EP 0475137 A 


18-03-1992 


DE 


4028774 
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12-03-1992 






DE 


59104041 
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09-02-1995 






ES 


2066295 


T 


01-03-1995 






us 


5245063 


A 


14-09-1993 



EP 0296404 A 28-12-1988 



DE 


3719640 
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29- 
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■1988 


AT 


80606 
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■1992 


BR 


8802859 
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03- 
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■1989 


CA 


1314560 
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16- 
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ES 
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FX 
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13- 
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■08- 
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JP 
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26- 
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1988 


US 


4900479 
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13- 


-02- 


■1990 



DO 153867 A 10-02-1982 BG 41367 A 15-06-1987 



Foim PCT/ISA/210 (patent family annex) (July 1992) 



THIS 



PATENT COOPERATION TREATY 

PCT 

INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 

(PCT Article 36 and Rule 70) 



3 



Applicant's or agent's file reference 
0050/050724 


irno i7TTDxui?D AZ-TirkM Notification of Transmittal of International 
l^UK i<UKifll<.K ACIIOIN preliminary Examination Report (Form PCT/IPEA/416) 


International application No. 


International filing date {day/month/year) 


Priority date {day/month/year) 


PCT/EPOO/08514 


3 1 August 2000 (3 1 .08.00) 


13 September 1999 (13.09.99) 


International Patent Classification (IPC) or national classification and IPC 




C07C 51/64 






Applicant 


BASF AKTIENGESELLSCHAFT 





This international preliminary examination report has been prepared by this International Preliminary Examining 
Authority and is transmitted to the applicant according to Article 36. 



2. This REPORT consists of a total of 



. sheets, including this cover sheet. 



^ This report is also accompanied by ANNEXES, i.e., sheets of the description, claims and/or drawings which have 
been amended and are the basis for this report and/or sheets containing rectifications made before this Authority 
(see Rule 70. 16 and Section 607 of the Administrative Instructions under the PCT). 



These annexes consist of a total of 



. sheets. 



3. This report contains indications relating to the following items: 
Basis of the report 
Priority 



Lack of unity of invention 



I 


I2SI 


II 


□ 


III 


□ 


IV 


□ 


V 




VI 




VII 


X 


VIII 





Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability- 
citations and explanations supporting such statement 

Certain documents cited 

Certain defects in the international application 

Certain observations on the international application 



Date of submission of the demand 

06 April 2001 (06.04.01) ^ 


Dateoteot!ipletion of this report 

07 December 2001 (07.12.2001)/ 

^ ' • 


Name and mailing address of the IPEA/EP 
Facsimile No. 


Authorized officer 
Telephone No. 



Form PCT/IPEA/409 (cover sheet) (January 1994) 



. 1 







international application No. 


INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 


PCT/EPOO/08514 


L Basis of the report 


1. This report has been drawn on the basis of {Replacement sheets which have been furnished to the receiving Office in response to an invitation 
under Article 14 are referred to in this report as "originally filed" and are not annexed to the report since they do not contain amendments.): 


1 1 the international application as originally filed. 






[VJ the description, pases ^-18 


, as originally filed. 




pages 


, filed with the demand. 




pages 


, filed with the letter of - 




pages 


, filed with the letter of . 




[V] the claims. Nos. 


, as originally filed, 




Nos. 


, as amended under Article 19, 


Nos. 


, filed with the demand. 




Nos. 


, filed with the letter of 


20 Seotember 200 1 r20.09.200 1 ) . 


Nos. 


, filed with the letter of 




1 1 the drawings, sheets/fie 


, as originally filed. 




sheets/fig 


, filed with the demand. 




sheets/fig 


, filed with the letter of 




sheets/fig 


, filed with the letter of 




2. The amendments have resulted in the cancellation of: 






1 1 the description, pages 






1 1 the claims. Nos. 






1 1 the drawings. sheets/fig 






3, rn This report has been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered 
— to go beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)). 


4. Additional observations, if necessary: 







Form PCT/IPEA/409 (Box I) (January 1994) 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 

PCT/EPOO/08514 



VI. Certain documents cited 



1. Certain published documents (Rule 70.10) 



Application No. 
Patent No. 



Publication date 
(day/month/year) 



Filing date 
(day/month/year) 



Priority date (valid claim) 
(day/month/year) 



2. Non-written disclosures (Rule 70.9) 

Date of written disclosure 

Kind of non-written disclosure Date of non-written disclosure referring to non-written disclosure 

(day/month/year) (day/month/year) 



See annex 



Form PCT/IPEA/409 (Box VI) (January 1994) 



1 



TH\S 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 
PCT/EP 00/08514 



I. Basis of the report 

1 . This report has been drawn on the basis of (Replacement sheets which have been jiimished to the receiving Office in response to an invitation 
under Article 14 ai^ nfen^ to in this report as "originally filed" and are not annexed to the report since they do not contain amendments.): 

Despite the arguments put forward by the applicant, the 
objection raised in the decision of 10 September 2001 to 
the lack of novelty in the present Claims 1-9 is upheld. 



Form PCT/IPEA/409 (Box I) (January 1994) 



1 

V 



THIS 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 


International application No. 
PCT/EP 00/08514 


V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelt>', inventive step or industrial applicabilit>'; 
citations and explanations supporting such statement 


I . Statement 






Novelty (N) 


Claims 




Claims 


1-9 NO 


Inventive step (IS) 


Claims 


YES 


Claims 


1-9 NO 


Industrial applicability (lA) 


Claims 


1-^ YES 


Claims 


NO 


2. Citations and explanations 



Dl: DE-A-199 43 844 (BASF AG) 15 March 2001 (2001- 
03-15) 

D2: US-A-5 166 427 (HOHMANN ANDREAS ET AL) 24 
November 1992 (1992-11-24) 



1. The present application relates to a method for 

purifying acid chlorides which have been produced by- 
reacting carboxylic acids with phosgene or thionyl 
chloride in the presence of a catalyst adduct. Said 
method is characterised in that the acid chlorides 
are treated with a hydrohalogenide of carboxamides 
of the general formula (I) and the resulting 
purified acid chloride, is isolated by separation of 
the carboxamide hydrohalogenide phase . 



Novelty 



2. The subject matter of Claims 1-9 is not novel within 
the meaning of PCT Article 33(2) , 



2.1. Document D2 discloses a method for producing acid 
chlorides which have been produced by reacting 
carboxylic acids with phosgene in the presence of a 
catalyst adduct, where said method is characterised 



Fomi PCT/lPEA/409 (Box V) (January 1994) 



\ 



THIS PAGE BUAMK 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 
PCT/EP 00/08514 



in that the acid chlorides are treated with a 
hydrohalogenide of carboxamides of the general 
formula (I) and the resulting purified acid chloride 
is isolated by separation of the carboxamide 
hydrohalogenide phase. The hydrohalogenides of 
carboxamides of the formula (I) are produced from 
N,N- dimethyl formamides and phosgene in the apparatus 
in which the chloridation takes place. Therefore, 
the acid chlorides are treated with the 
hydrohalogenide of carboxamides of the general 
formula (I) and the resulting purified acid chloride 
is isolated by separation of the carboxamide 
hydrohalogenide phase. The subject matter of 
dependent Claims 2-9, which refer to the reaction 
temperature, the pressure, and the quantity of 
carboxamide hydrohalogenide in relation to the 
quantity of acid chloride, is disclosed in D2 (see 
the claims, the examples and columns 2 and 3) . 

2.2. Consequently, the subject matter of the present 
Claims 1-9 is not novel; PCT Article 33(2). 



Form PCT/IPEA/409 (Box V) (January 1994) 



\ 



tms PAGE BUMK 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 
PCT/EP 00/08514 



Supplemental Box 

(To be used when the space in any of the preceding boxes is not sufficient) 



Continuation of: VI 



Certain Published Documents (Rule 70.10) 



The patent application DE-A-199 43 844 (Dl) discloses a 
method for the purification of acid chlorides- This 
document might lead to objections when entering the 
regional phase, for example at the EPO. 



Form PCT/IPEA/409 (Supplemental Box) (January 1994) 



1 



THIS PAGE BLAMKluw"" 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 
PCT/EP 00/08514 



VII. Certain defects in the international application 

The following defects in the form or contents of the international application have been noted: 

Contrary to PCT Rule 5.1(a) (ii) , the description does not 
cite documents Dl and D2 or indicate the relevant prior 
art disclosed therein. 



Form PCT/lPEA/409 (Box VII) (January 1994) 



INf ERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 
PCT/EP 00/08514 



VIII. Certain observations on the international application 

The following observations on the clarity of the claims, description, and drawings or on the question whether the claims are fully 
supported by the description, are made: 

It is evident from the description on pages 5, 11 and 12 
that the following features are essential for the 
definition of the invention: 

(1) The mol ratio between the catalyst adduct and the 
carboxylic acid lies in the range from 0.05 to 2.0 
in the phosgene variant and from 0.001 to 0.05 in 
the thionyl chloride variant . 

(2) The conversion is carried out at temperatures 
between 2 0 and 100 °C. 

(3) Separation of the catalyst phase occurs at 
temperatures ranging from -15 to 40''C. 

Independent Claim 1 does not contain these features and 
therefore fails to satisfy the requirement of PCT Article 
6 in conjunction with PCT Rule 6.3(b) that each 
independent claim must contain all the technical features 
that are essential for the definition of the invention. 
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(PCT Article 36 and Rule 70) 




Applicant's or agent's file reference 
0050/050723 


mo iriiD'TuirD r"rir\M SeeNotificationofTransmitialonniemational Preliminary 
FOR FURTHER ACTION Examination Report (Form PCT/IPEA/416) 


International application No. 

PCT/EPOO/08515 


International filing date {day/ month/year) 

31 August 2000 (31.08.00) 


Priority date {day/month/year) 

13 September 1999(13.09.99) 


Imernational Patent Classification (IPC) or national classification and IPC 
C07C 51/00 


Applicant 


BASF AKTIENGESELLSCHAFT 





I . This international preliminar>' examination report has been prepared by this International Preliminar>' Examining Authority 
and is transmitted to the applicant according to Article 36. 



This REPORT consists of a total of 



. sheets, including this cover sheet. 



This report is also accompanied by ANNEXES, i.e., sheets of the description, claims and/or drawings which have been 
amended and are the basis for this report and/or sheets containing rectifications made before this Authority (see Rule 
70.16 and Section 607 of the Administrative Instructions under the PCT). 



These annexes consist of a total of 



sheets. 



3. This report contains indications relating to the following items: 
Basis of the report 
Priority 

Non-establishment of opinion with regard to novelty, inventive step and industrial applicability 
Lack of unity of invention 

Reasoned statement under Article 35(2) with regard to noveltv. inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 

Certain documents cited 

Certain defects in the international application 

Certain observations on the international application 



I 




II 


□ 


in 


□ 


IV 


□ 


V 




VI 


□ 


VII 




VIII 





Date of submission of the demand 

06 April 2001 (06.04.01) 


Date of completi^jj-efllTrsreport 

14 December 2001 (14.12.2001) J 


Name and mailing address of the IPEA/EP 
Facsimile No. 


Aiirhnri7pH>rfficer 

Telephone No. 



Form PCT/IPEA/409 (cover sheet) (July 1998) 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 

PCT/EPOO/08515 



Basis of the report 



1. With regard to the elements of the international application:* 
[ I the international application as originally filed 
the description: 

pages 1-17 

pages 

pages 



4. 



. as originally filed 



. filed with the demand 



, filed with the letter of 



the claims: 

pages 

pages 
pages 
pages 



. as originally filed 

. as amended (together with any statement under Article 19 

, filed with the demand 



1-12 



filed with the letter of 



14 August 2001 (14.08.2001) 



□ 



the drawings: 

pages 

pages 

pages 



, as originally filed 
, filed with the demand 



. filed with the letter of 



I I the sequence listing part of the description: 

pages 
pages 

pages 



as originally filed 



, filed with the demand 



filed with the letter of 



2. With regard to the language, all the elements marked above were available or furnished to this Authority in the language in which 
the international application was filed, unless otherwise indicated under this item. 

These elements were available or furnished to this Authority in the following laneuaae which is: 

□ 

the language of a translation furnished for the purposes of international search (under Rule 23.1(b)). 

□ 

the language of publication of the international application (under Rule 48.3(b)). 

I I the language of the translation furnished for the purposes of international preliminary examination (under Rule 55,2 and/ 

or 55.3). 

3. With regard to any nucleotide and/or amino acid sequence disclosed in the international application, the international 

preliminary examination was carried out on the basis of the sequence listing: 

contained in the international application in written form, 
filed together with the international application in computer readable form, 
furnished subsequently to this Authority in written form, 
furnished subsequently to this Authority in computer readable form. 

The statement that the subsequently furnished written sequence listing does not go beyond the disclosure in the 
international application as filed has been furnished. 

The statement that the information recorded in computer readable form is identical to the written sequence listing has 



□ 
□ 
□ 
□ 
□ 

□ 
□ 



been furnished. 



The amendments have resulted in the cancellation of: 

□ 

the description, pages 

the claims. Nos. 

the drawings, sheets/fig 



^ I I This report has been established as if (some oO the amendments had not been made, since they have been considered to go 
— ' beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)).** 

Replacement sheets which have been furnished to the receiving Office in response to an invitation under Article 14 are referred to 
in this report as "originally filed" and are not annexed to this report since thev do not contain amendments (Rule 70.16 
and 70.17). 

** y4/7v replacement sheet containing such amendments must be referred to under item I and annexed to this report. 



Form PCT/IPEA/409 (Box I) (July 1998) 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 
PCT/EP 00/08515 



1. Basis of the report 

1 . This report has been drawn on the basis of (Rephcemeru sheets which have been JUmished to the receiving Office in response to an invitation 
under Article 14 are referred to in this report as ' * originally filed" and are not annexed to the report since they do not coniam amendments.): 

The objection for lack of novelty and lack of inventive 
step raised in the opinion of 23 July 2001 against the 
current claims is upheld, in spite of the applicant's 
arguments. The teaching of Dl does not comprise just the 
examples, but also the description and the claims. 



Form PCT/IPEA/409 (Box I) (January 1994) 



~ r ^^^^B5L 



1'^ 

it: 







International application No. 




INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 


PCT/EP 00/08515 


V. 


Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 




citations and explanations supporting such statement 




1. 


Statement 






Novelty (N) Claims 


1 0 VES 




Claims 1 — 9 , 


11, 12 NO 




Inventive step (IS) Claims 






Claims 


10 NO 




Industrial applicability (lA) Claims ^ 


""^2 YES 




Claims 


NO 


2. 


Citations and explanations 






Dl: EP-A-0 475 137 (BASF AG) 18 March 1992 




(1992-03-18), cited in the application 




D2: EP-A-0 296 404 (BASF AG) 28 December 1988 




(1988-12-28) 






D3: DD-A-153 8 67 (HT^SE BERND; SASS REGINA; WINTER 




HARALD; BERTHOLD HORST; DUDDE URSULA) 




10 February 1982 (1982-02-10). 






1. The present application concerns a 


method of 




producing carboxylic acid chlorides by reacting 




carboxylic acids with phosgene or thionyl chloride 




in the presence of a catalyst adduct of an N,N- 




disubstituted formamide of general 


formula (I) and 




phosgene or thionyl chloride, characterized in that 




hydrogen chloride is added during and/or after the 




reaction (see Claim 1) . 






2- Dl^^^is closes a method of producing 


carboxylic acid 




chlorides by reacting carboxylic acids with phosgene 




in the presence of a catalyst adduct of an N,N- 




disubstituted formamide of general 


formula (I) and 




phosgene, characterized in that hydrogen chloride xs 




added with the catalyst adduct (see the claims. 




abstract and page 4, lines 21-55). 
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3. D2 discloses a method of producing carboxylic acid 
chlorides by reacting carboxylic acids with 
phosphorus chlorides, characterized in that the 
reaction mixtures are treated with N, N-disubstituted 
formamide and^ hydrogen chloride (see the claims, 
column 2, lines 44-54, and column 3, lines 4-40) . 

4 . D3 describes a method of producing carboxylic acid 
chlorides by reacting acids with phosphorus 
trichloride or thionyl chloride and hydrogen 
chlor ide, a ccording to which, the products obtained 
have improved purity without distillative 
purification (see the claims, page 5, paragraphs 1 " 
and 2, and page 6, paragraphs 2 and 5) . 

Novelty 

5. The present application does not meet the 
requirements of PCT Article 33(2) since the subject 
matter of Claims 1-9, 11 and 12 is not novel in 
light of Dl (see paragraph 2 above) . 

6. In light of search report citations Dl to D3 the 
current Claim 10 can be considered novel (PCT 
Article 33(2)). Dl to D3 do not disclose the 
recycling of the catalyst. 

Inventive step 

7. In view of the content of the above-mentioned prior 
art the subject matter of Claim 10 does not involve 
an inventive step. 
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7.1 Dl discloses a method of producing carboxylic acid 
chlorides by reacting carboxylic acids with phosgene 
in the presence of a catalyst adduct of an N,N- 
disubstituted formamide of general formula (I) and 
phosgene, characterized in that hydrogen chloride is 
added. The addition of hydrogen chloride to produce 
carboxylic acid chlorides having high yields and a 
high degree of purity is also disclosed by D2 and D3 
(see paragraphs 2-4 of this report) . 

7.2 The features in Claim 10 - the recycling of the 
catalyst - are in each case only one of several 
obvious possibilities from which a person skilled in 
the art would choose, according to the 
circumstances, in order to achieve the stated object 
without thereby being inventive. Therefore the 
subject matter of Claim 10 does not involve an 
inventive step (PCT Article 33(3)). 
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VII. Certain defects in the international application 

The following defects in the form or contents of the international application have been noted: 

Contrary to the requirements of PCT Rule 5.1(a) (ii), the 
description did not cite D2 and D3 and it did not briefly 
outline the relevant prior art contained therein. 
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VIII. Certain observations on the international application 



The following observations on the clarity of the claims, description, and drawings or on the question whether the claims are fiilly 
supported by the description, are made: 



Page 6 of the description indicates that the following 
features are essential for defining the invention: 

(1) the temperature and pressure of the reaction 

and 



(2) the molar amount of N-disubstituted formamide (1), 
thionyl chloride or phosgene and hydrogen chloride. 

Since independent Claim 1 does not contain these features^ 
it does not meet the requirement of POT Article 6 in 
conjunction with PCT Rule 6.3 (b), whereby each independent 
claim must contain all the technical features essential 
for defining the invention. 
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VERTRAG UBER DIE INTERNATIONALE ZUSAMMENARBEIT AUF 

GEBIET DES PATENTWESENS 




PCT 

INTERNATIONALER VORLAUFIGER PRUFUNGSBERICHT 

(Artikel 36 und Regel 70 PCT) T ^ 



Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 
0050/050723 



WEITERES VORGEHEN 



siehe Mitteilung uber die Ubersendung des intemationalen 
voiiaufigen PrOfungsberichts (Fonnblatt PCT/IPEA/416) 



Internationales Aktenzeichen 
PCT/EPOO/08515 



Internationales Anmeldedatum^Tag^onaM/a/ir; 
31/08/2000 



Prioritatsdatum (Tag/Monat/Tag) 
13/09/1999 



Intemationaie Patentklassifikation (IPK) oder nationale Klassifikation und IPK 
C07C51/00 



Anmelder 

BASF AKTIENGESELLSCHAF=T et al. 



1 . Dieser internationale vorlauflge Priifungsbericht wurde von der mit der intemationalen vorlduflgen PrOfung beauftragten 
Behdrde erstellt und wird dem Anmelder gemSB Artikel 36 ubermlttelt. 

2. Dieser BERICHT umfaBt insgesamt 6 Blatter einschlieBlich dieses Deckblatts. 

El AuBerdem liegen dem Bericht ANLAGEN bei; dabei handelt es srch um Blatter mit Beschreibungen, Anspruchen 
und/oder Zeichnungen, die geandert wurden und diesem Bericht zugrunde liegen, und/oder Blatter mit vor dieser 
Behorde vorgenommenen Berichtigungen (siehe Regel 70,16 und Abschnitt 607 der Venwaltungsrichtlinien zum PCT) 

Diese Aniagen umfassen insgesamt 2 Blatter. 



3. Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 



II 
III 
IV 
V 

VI 

VII 
Vlil 



^ Grundlage des Berichts 

□ Priorltat 

□ Keine Erstellung eines Gutachtens iiber Neuheit, erfinderische Tatigkeit und gewerbiiche Anwendbarkeit 

□ Mangelnde Einheltllchkeit der Erfindung 

Kl Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

□ Bestlmmte angefuhrte Unterlagen 

S Bestimmte Mangel der intemationalen Anmeldung 

S Bestimmte Bemerkungen zur Intemationalen Anmeldung 



Datum der Einreichung des Antrags 



06/04/2001 



Name und Postanschrift der mit der intemationalen vorlaufigen 
Prufung beauftragten Behorde: 
Europaisches Patentamt 

D-80298 Munchen 
Tel. +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d 

Fax: +49 89 2399 - 4465 



Datum der Fertlgsteltung dieses Berichts 
14.12.2001 



Bevollmachtigter Bediensteter 
Lorenzo, M.J. 

Tel. Nr. +49 89 2399 8239 
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I. Grundlage des B richts 

1 . Hinsichtlich der Bestandteile der internationalen Anmeldung {Ersatzbiatter, die dem Anmeideamt auf eine 
Aufforderung nach Artikel 14 hin vorgelegt warden, gelten im Rahmen dieses Bericiits a/s "ursprOngiich 
eingereicht" and sind ihm nicht beigefugt weii sie keine Anderungen enthaiten (Regein 70, 16 and 70. 1 7)): 
Beschreibung, Seiten: 

1-17 ursprungliche Fassung 



Patentanspruche, Nr.: 

1-12 eingegangen am 16/08/2001 mit Schreiben vom 14/08/2001 



2. Hinsichtlich der Sprache: Alle vorstehend genannten Bestandteile standen der Behorde in der Sprache, in der 
die internationale Anmeldung eingereicht worden ist, zur Verfugung Oder wurden in dieser eingerelcht, sofern 
unter diesem Punkt nichts anderes angegeben Ist, 

Die Bestandteile standen der Behorde in der Sprache: zur Verfugung bzw. wurden in dieser Sprache 
eingerelcht; dabei handelt es sich urn 

□ die Sprache der Ubersetzung. die fur die Zwecke der Internationalen Recherche eingereicht worden ist (nach 
Regel 23.1(b)). 

□ die Veroffentlichungssprache der internationalen Anmeldung (nach Regel 48.3(b)). 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der internationalen vortaufigen Prufung eingereicht worden 
ist (nach Regel 55.2 und/oder 55.3). 

3. Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder Aminosauresequ nz ist die 
internationale vorlaufige Prufung auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das: 

□ In der Internationalen Anmeldung in schriftlicher Form enthaiten ist. 

□ zusammen mit der internationalen Anmeldung In computerlesbarer Form eingerelcht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich In schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingerelcht worden Ist. 

□ Die Erklarung, daB das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den 
Offenbarungsgehalt der Intemationalen Anmeldung im Anmeldezeltpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt 

□ Die Erklarung, daB die in computerlesbarer Form erfassten Informationen dem schriftlichen 
Sequenzprotokoll entsprechen, wurde vorgelegt. 

4. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschrelbung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 
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5. □ DIeser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 
angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde uber den Offenbarungsgehalt in der ursprunglich 
eingerelchten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)). 

(Auf Ersatzblatter, die solche Anderungen enthalten, ist unterPunkt 1 hinzuweisen;sie sind diesem Bericht 
belzufugen). 



6. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 



V. Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtllch der Neuheit, der erflnderischen Tatigk it und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

1. Feststellung 

Neuheit (N) Ja: Anspruche 

Nein: Anspruche 

Erfinderische Tatigkeit (ET) Ja: Anspruche 

Nein: Anspruche 

Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) Ja: Anspruche 

Nein: Anspruche 



2. Unterlagen und Erklarungen 
slehe Beiblatt 



VII. Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 

Es wurde festgestellt, daB die internationale Anmeldung nach Form oder Inhalt folgende Mangel aufweist: 
siehe Beiblatt 



VIII. Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 

Zur Klarheit der Patentanspruche, der Beschreibung und der Zeichnungen oder zu der Frage, ob die Anspruche 
in voilem Umfang durch die Beschreibung gestutzt werden. ist folgendes zu bemerken: 
siehe Beiblatt 
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Zu Punkt I 

Grundlage des Berichts 

Der Einwand wegen mangelnder Neuheit und wegen mangelnder erfinderischer Tatigkeit 
gegen die vorliegenden Anspriiche, der im Bescheid vom 23.07.01 erhoben wird, wird trotz 
der Argumenten des Anmelders aufrechterhalten. Die Lehre aus D1 besteht nicht nur aus 
den Beisplelen, sondem auch aus der Beschreibung und den Anspruchen. 

Zu Punkt V 

Begriindete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, d r 
erfinderischen Tatigkeit und der gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und 
Erkiarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

D1: EP-A-0 475 137 (BASF AG) 18. Marz 1992 (1992-03-18) in der Anmeldung 
erwahnt 

D2: EP-A-0 296 404 (BASF AG) 28. Dezember 1 988 (1 988-1 2-28) 
D3: DD 153 867 A (HAASE BERND;SASS REGINA; WINTER HARALD; 
BERTHOLD HORST; DUDDE URSULA;) 10. Februar 1982 (1982-02-10) 

1. Die vorliegende Anmeldung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von 
Carbonsaurechloriden durch Umsetzung von Carbonsauren mit Phosgen Oder 
Thionylchlorid in Gegenwart eines Katalysator-Addukts aus einem N.N- 
disubstituierten Formamid der allgemeinen Formel (I) und Phosgen oder 
Thionylchlorid, dadurch gekennzeichnet, dass man wahrend und/oder nach der 
Umsetzung Chlorwasserstoff zufiihrt (siehe Anspruch 1). 

2. Dokument D1 offenbart ein Verfahren zur Herstellung von Carbonsaurechloriden 
durch Umsetzung von Carbonsauren mit Phosgen in Gegenwart eines Katalysator- 
Addukts aus einem N,N-disubstituierten Formamid der allgemeinen Formel (I) und 
Phosgen, dadurch gekennzeichnet, dass man Chlorwasserstoff mit d m 
Kataiysator-Addukt zufiihrt (siehe die Anspriiche; die Zusammenfassung und Seite 
4, Zeile 21-55). 

3. D2 offenbart ein Verfahren zur Herstellung von Carbonsaurechloriden durch 
Umsetzung von Carbonsauren mit Phosphorchloriden, dadurch gekennzeichnet, 
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dass man die Reaktionsgemische mit N,N-disubstituierten Formamid und 
Chlorwasserstoff behandelt (siehe die Anspruche; Spalte 2, Zeilen 44-54 und Spalte 
3, Zeilen 4-40). 

4. D3 beschreibt ein Verfahren zur Herstellung von Carbonsaurechloriden durch 
Umsetzung von Sauren mit Phosphortrichlorid oder Thionylchlorid und 
Chlonwasserstoff, wonacli die Produkte in verbesserter Reinheit ohne destillative 
Reinigung erhalten werden (siehe die Anspruche; Seite 5, Absatze 1 und 2 und Seite 
6, Absatze 2 und 5). 

Neuheit 

5. Die vorliegende Anmeldung erfullt nicht die Erfordemisse des Artikels 33(2) PCT, weil 
der Gegenstand der Anspruche 1-9, 11 und 12 im Lichte des Dol<uments D1 (siehe 
Absatz 2 hierin) nicht neu ist. 

6. Im Hinblick auf die im Recherchenbericht zitierten Dokumenten D1-D3 kann der 
vorliegende Anspruch 10 als neu (Artikel 33(2) PCT) angesehen werden. Das 
Recycling des Katalysators wird in D1-D3 nicht offenbart. 

Erfinderische Tatigkeit 

7. Der Gegenstand des Anspruchs 10 beruht angesichts des Inhalts des oben 
genannten Standes der Technik auf keiner erfinderischen Tatigkeit. 

7.1. D1 offenbart ein Verfahren zur Herstellung von Carbonsaurechloriden durch 
Umsetzung von Carbonsauren mit Phosgen in Gegenwart eines Katalysator-Addukts 
aus einem N,N-disubstituierten Formamid der allgemeinen Formel (I) und Phosgen, 
dadurch gekennzeichnet, dass man Chlorwasserstoff zufuhrt. Die Zufuhr des 
Chlorwasserstoffs, um Carbonsaurechloride mit hoher Ausbeute und Reinigung 
herzustellen, ist auch von D2 und D3 bekannt (siehe Absatze 2-4 dieses Bescheids). 

6.2. Bel den Merkmalen des Anspruchs 10 -das Recycling des KatalysatorB- handelt es 
sich nur um eine von mehreren naheliegenden Moglichkeiten, aus denen der 
Fachmann ohne erfinderisches Zutun den Umstanden entsprechend auswahlen 
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wurde, um die gestellte Aufgabe zu losen. Der Gegenstand des Anspruchs 10 beruht 
daher nicht auf einer erfinderischen Tatigkeit (Art. 33(3) PCT). 

Zu Punkt VII 

Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 

Im Wrderspruch zu den Erfordernissen der Regel 5.1 a) ii) PCT werden in der 
Beschreibung weder der in den Dokumenten D2 und D3 offenbarte einschlagige 
Stand der Technik noch diese Dokumente angegeben. 

Zu Punkt VIII 

Bestimmte Bemerkungen zur Intemationalen Anmeldung 

Aus der Beschreibung auf Seite 6 geht hervor, daB die folgenden Merkmale fiir die 
Definition der Erfindung wesentlich sind: 

(1 ) Die Temperatur und der Druck der Umsetzung 
und 

(2) die IVIolmenge an N,N-disubstituiertem Formamid (I), an Thionylclilorid oder 
Pliosgen und an Clilorwasserstoff. 

Da der unabliangige Anspruch 1 diese Merkmale nicht enthalt, entspricht er nicht 
dem Erfordernis des Artikels 6 PCT in Verbindung mit Regel 6.3 b) PCT, dafS jeder 
unabhangige Anspruch alle technischen Merkmale enthalten muB, die fiir die 
Definition der Erfindung wesentlich sind. 
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Patentansprtiche 

1- Verfahren zur Herstelliing von Carbonsaurechloriden durch Um- 
setzimg von CarbonsSuren mit Phosgen oder Thionylchlorid in 
Gegenwart eines Katalysator-Addukts aus einem N,N-dis\ibsti- 
tuierten Formamid der allgemeinen Fonnel (I) 

\ 

N— CHO (I) 

/ 

R2 

in der Ri und r2 unabhangig voneinander Cx- bis C4-Alkyl oder 
Ri und r2 gemeinsam eine C4- oder Cs-Alkylenkette bedeuten, 
dadurch gekennzeichnet, daS man w^irend der Umsetzung Chlor- 
wasserstoff zufOhrt. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet , dalS man 
insgesamt eine molare Menge an Chlorwasserstof f von 

0,2 bis 2,0, bezogen auf die molare Menge an eingesetzter 
Carbonsaure , einsetzt . 

3. Verfahren nach den Ansprtichen 1 bis 2, dadurch gekennzeich- 
net, daS man bei der Umsetziing mit Phosgen eine Molmenge an 
N,N-disubstituiertem Formamid (I) von 0,05 bis 2,0, bezogen 
auf die Molmenge der eingesetzten Carbonsaure, verwendet. 

4. Verfahren nach den AnsprUchen 1 bis 2, dadurch gekennzeich- 
net, dais man bei der Umsetzung mit Thionylchlorid eine Mol- 
menge an N,N-disubstituiertem Formamid (I) von 

0,001 bis 0,05, bezogen auf die Molmenge der eingesetzten 
Carbonsaure , verwendet . 

5. Verfahren nach den Anspriichen 1 bis A, dadurch gekennzeich- 
net, dafi man wahrend der Umsetzung eine Molmenge an Phosgen 
Oder Thionylchlorid von 1,0 bis 2,0, bezogen auf die Molmenge 
an CarbonsSure, einsetzt. 

6- Verfahren nach den Anspruchen 1 bis 5, dadurch gekennzeich- 
net, dais der molare Anteil des Katalysator-Addukts aus dem 
N,N-disubstituierten Formamid (I) und Phosgen oder Thionyl- 
chlorid, bezogen auf die molare Menge an N,N-disubstituiertem 
Formamid (I) plus Katalysator-Addukt , nach der Umsetzung we- 
niger als 0,3 betragt. 
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Verfahren nach den AnsprUchen 1 bis 5, dadurch gekennzeich- 
net, daS der molare Anteil des Katalysator-Addukts aus dem 
N,N-disubstituierten Formamid (I) und Phosgen oder Thionyl- 
chlorid, bezogen auf die molare Menge an N,N-disiibstituiertein 
Formamid (I) plus Katalysator-Addukt , nach der Umsetzxing we- 
niger als 0,1 betrSgt. 

Verfahren nach den Anspriichen 1 bis 1 , dadurch gekennzeich- 
net, dais man das Carbonsaurechlorid nach der Umsetzung durch 
Phasentrennung vom Reaktionsgemisch isoliert. 

Verfahren nach den AnsprUchen 1 bis 8, dadurch gekennzeich- 
net, daS man als N,N--disubstituiertes Formamid (I) N,N-Dime- 
thylformamid einsetzt. 

Verfahren nach den Ansprtlchen 1 bis 9, dadurch gekennzeich- 
net, dajS man nach der Umsetzung das N,N-disubstituierte Form- 
amid (I) , dessen Hydrochlorid und Katalysator-Addukt abtrennt 
und erneut als Katalysatorvorstuf e in der Carbonsaurechlorid- 
Synthese einsetzt. 

Verfahren nach den Anspruchen 1 bis 10, dadurch gekennzeich- 
net, daS man die Carbonsauren mit Phosgen umsetzt. 

Verfahren nach den Anspruchen 1 bis 11, dadurch gekennzeich- 
net, das man als Carbonsaurechloride EssigsSurechlorid, Pro- 
pionsaurechlorid, Buttersaurechlorid, Valeriansaurechlorid, 
IsovaleriansSurechlorid, Pivalinsaurechlorid, Capronsaure- 
chlorid, 2-Ethylbuttersaurechlorid, Onanthsaurechlorid, Ca- 
prylsaurechlorid, 2-Ethylhexansaurechlorid, PelargonsSure- 
chlorid, Isononansaurechlorid, Caprinsaurechlorid, Neodecan- 
saurechlorid, LaurinsSurechlorid, Myristinsaurechlorid, Pal- 
mi t insaurechl or id , S t ear insMur echl or id , Ol saur echl or id , 
Linol saurechlorid, LinolensSurechlorid, ArachidinsSurechlorid 
und BehensHurechlorid sowie deren Mischungen herstellt. 
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verf ahren zur Herstellung von Carbonsaurechloriden 
Beschreibung 

^ Die vorliegende Erf indung betriff t ein Verfahren zur Herstellung 
von carbonsaurechloriden durch Umsetzung der entsprechenden 
carbons^uren mit Phosgen oder Thionylchlorid in Gegenwart eines 
Katalysatoraddukts unter gleichzeitiger und/oder nachtrAglicher 
10 Zufuhr von Chlorwasserstof f , welches zu Carbonsaurechloriden mit 
niedriger Farbzahl fuhrt. 

Carbonsaurechloride sind wichtige Zwischenprodukte bei der Syn- 
these einer Vielzahl chemischer Produkte, insbesondere Pharraazeu- 
15 tika. Kosmetika, Tenside und Papierhilf smittel. Sie k6nnen durch 
umsetzung von Carbonsauren mit Chlorierungsmitteln, wie.PCla, 
POCI3, SOCI2, SO2CI2 Oder COCI2 hergestellt werden. Von techni- 
scher Bedeutung sind vor allem die Umsetzungen mit Thionyl- 
chlorid, Phosphortrichlorid und Phosgen. 

20 

Bei der Synthese uber Phosphortrichlorid wird im allgemeinen em 
Reaktand (Carbonsdure oder Phosphortrichlorid) vorgelegt und der 
andere Reaktand (Phosphortrichlorid oder Carbonsdure) langsam 
zugefuhrt- Gegebenenf alls wird die Synthese in einer, mit einem 
25 reaktionsinerten Ldsungsmittel (z.B. Toluol) verdtonten Ldsung 
durchgef ahrt • Nach Abtrennung der gebildeten phosphorigen SSure 
erfolgt in der Regel eine destillative Reinigung des Carbonsaure- 
chlorids, Der Zusatz eines Katalysators ist nicht erf orderlich- 

30 EP-A-0 296 404 beschreibt die Reinigung von rohen Carbonsaure- ^ 
chloriden, welche aus der Chlorierung mittels Phosphortrichlorid 
stammen, bei der die Reaktionsprodukte mit Carbonsdureamid-hydro- 
halogeniden behandelt werden. Die Carbonsaurechlorid-Rohldsungen 
der Phosphortrichlorid-Route unterscheiden sich in der Zusammen- 

35 setzung von denen der Phosgen- bzw. Thionylchloridroute erheb- 
lich. So weisen letztere auf : 

(i) Einen wesentlich hoheren Gehalt an storenden Neben- 
komponenten • 



40 



(ii) Eine unterschiedliche Zusammensetzung der Nebenkomponenten, 
welche durch die Wahl des Chlorierungs-Agens beeinfluBt 
wird. 



45 
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(iii) Erganzend zur unterschiedl ichen zusaimensetzung der Neben 
komponenten, noch die Anwesenheit von Abbau- ^ 
Folgeprodukten aus den eingesetzten Katalysator-Addukten. 

5 Die verwendung von Phosgen Oder Thionylchlorid anstelle von 

Pho^h^trichlorid ftihrt in der Kegel zu einem hoheren Urnsatz und 
einer besseren Selektivitat, Beide chlorierungsmittel haben ge- 
genOber Phosphor trichlor id zudem den vorteil, daB nur gasformge 
«:^Sprodulcte gebildet werden, die entweder w^hrend der Synthese 
10 gisfftrmig entweichen oder durch Strippung mit einem Inertgas nach 
beendeter Reaktion vollstandig ausgetrieben werden kfinne?. Des- 
weiteren ist speziell Phosgen ein sehr preiswertes Chlorxerungs- 
mittel. 

15 im Gegensatz zu Phosphor trichlor id als Chlorierungsmittel sind 
Thionylchlorid und vor allem Phosgen weniger reaktiv. Dxe Her- 
atellung von Carbonsaurechloriden durch tJmsetzung von Carbon - 
sauren mit Thionylchlorid wird daher zur Erhdhung der Reaktions- 
geschwindigkeit vorzugsweise in Gegenwart eines Katalysators 

M durchgeftthrt. Bei der Herstellung durch Dmsetzung mit Phosgen 

wird stets ein Katalysator eingesetzt. Fur beide Chlorierungsmit- 
tel geeignete Katalysatorvorstuf en sind N.N-disubstituierte Form- 
amide und deren Hydrochloride, aber auch Pyridin oder Hamstoff . 
Obersichten, betreffend die Chlorierung mittels Thionylchlorid, 

25 sind gegeben in M.F. Ansell in S. Patai. "The Chemistry of Acyl 
Halides", John Wiley and Sons, New York 1972, 35-69 und 
H H. Bosshard et al.. Helv. Chen>. Acta 62 (1959) 1653-1658 sowie 
S S Pizey. synthetic Reagents, Vol. 1, John Wiley and Sons. 
New York 1974, ISBN 853120056, 321-557, speziell 333-335. Sowohl 

30 nach der Phosgen-Route als auch nach der Thionylchlorid-Route 
' werden N,N-diSTibstituierte Formamide bevorzugt eingesetzt. Diese 
setzen sich mit den genannten chlorierungsmitteln zu den soge- 
nannten vilsmeier-Salzen um. 



35 
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Das Vilsmeier-Salz. das eigentlich reaktive Chlorxernngsrea^enz. 
rllZlTmlt der Carbonsaure Oder dem carbonsaureanhydrid zum 
sIur^chLrid. Dabei wird Formamid-Hydrochlorid zuruclcgebxldet 

5 reagliren kaim und weitere KatalysatorkreislSuf e durchlduf t. Die 
n^dtsSstituierten Formamid-Hydrochloride bzw. deren v^-lsmeier- 
slLe s^d jedoch thermisch nicht sehr stabil, so da6 es oberhalb 
von 80 bis 90°C zu Nebenreaktionen kommen kann. 

10 Die bevorzugte Verwendung von N, N-disubstituierten Formamiden als 
" Katalysator^orstufe f.r die ^^o^genierung von Carbons^uren geht 

aucii aus EP-A-0 367 050, EP-A-0 452 806. DE-A-4 337 785, 

EP-A-0 475 137 und EP-A-0 635 473 hervor. 

15 in Bezug auf die Farbzahl wirkt sich bei der Chlorierung von 
Carbonsauren mit Phosgen Oder Thionylchlorid der Einsatz von 
Katalysatoren nachteilig aus. Diese werden zwar nach der Chlorie- 
rung durch Phasentrennung abgetrennt. konnen aber in germgen 
Mengen itn Produkt verbleiben und entweder selbst Oder als Abbau- 
26 Oder Folgeprodukte zv. Gelbf arbungen der carbonsSurechloride fuh- 
ren Im allgemeinen werden daher die fiber Phosgen oder Thionyl- 
chlorid hergestellten carbonsSurechloride destillativ zu weitge- 
hend farblosen Produkten gereinigt. Eine solche Destination ist 
. nicht nur ein energie- und zeitaufwendiger Vorgang. sondern birgt 
25 auch noch eine Reihe weiterer Nachteile. Viele ISngerkettige 
carbonsaurechloride lassen sich nicht ohne partielle Zersetzung 
destillieren. Weiter ist bekannt, daB durch Zersetzung des im De- 
stillationssumpf noch vorhandenen Katalysators die destillierten 
Produkte verunreinigt werden kfinnen. firdBere Mengen an aufgepe- 
30 geltem Katalysatorrdckstand stellen bei der Destination auch em 
Sicherheitsrisiko dar, da in der Hitze die Gefahr einer spontanen 
Zersetzung besteht. 

Eine weitere Mdglichkeit zur Reinigung der rohen Carbonsaure - 
35' chloride ist die Behandlung mit Aktivkohlen. Diese absorptiven 
Reinigungsschritte sind jedoch technisch aufwendig und zudem 
. nicht immer erfolgreich. Des weiteren f Silt kontaminierter Fest- 
stoff an, welcher anschlieBend fachgerecht entsorgt werden muB. 

40 Es bestand daher die Aufgabe, ein Verfahren zur Herstellung von 
Carbonsaurechloriden durch Urasetzung der entsprechenden Carbon - 
sauren mit Phosgen oder Thionylchlorid zu entwickeln, welches die 
bekannten Nachteile nicht mehr besitzt und zu Carbonsaure- 
chloriden mit niedriger Farbzahl ffihrt. 
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allgemeinen Formal (I) 



^ (I) 
N— CHO ^-^^ 

/ 

R2 



betraat, welche bei Austoung des Verfahrens nach dein Stand der 

a!so ohne die erfinderische MaBnahme, erreicht wird. Dxe 
25 Ht^2L^^\er Farb.a^l nac. APHA und der xodfarbzahl warden in 
der Norm DIN EN 1557 <Marz 1997) beschrieben. 

Die erfindungsgemafie Zufuhr des chlorwasserstof f s kann JJ^" 
scL^dine Art und Weise erfolgen. So Icann der chlorwasserstof f in 

r»o IJlTant die Zufuhr des chlorierungsmittels Phosgen oder 

Thionytchlorid ausschliefllich wdhrend dessen Zugabe, w^hrend und 
lach dissi^ zugabe oder ausschlieBlich nach dessen Zugabe zuge- 
^jSt werSn Lvorzugt wird der Chlorwasserstof f "itglexch m.t 
ief ZugSe'es chlorierungsmittels zudosiert. ^^^^.^^f 

35 chLrwasserstoffs kann bei den drei genannten Varianten konti- 
nuieSiX d.h. ohne Unterbrechung, oder mit einer oder mehreren 
Unte^breciungen. bis hin zur pulsartigen Dosierung, zugefuhrt 
werd^ zudem kann die zugabegeschwindigkeit des Chlorwasser- 
stof fs innerhalb eines zugabeintervalls konstant bleiben oder 

40 erSdrigen oder erh6hen. I« Sinne einer konstanten Reakti- 

' otTfZun, is! es vorteilhaft. den chlorwasserstof f ^^o-^i-i-" 
lich zuzufVihren, wobei eine Unterbrechung. beispielsweise im 
Sinne einer nachtrftglichen ErhAhung der chlorwasserstof fkonzen- 
tration, durchaus noch vorteilhaf t sein kann. 
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Tr,-,r das erfindungsgemiBe Verfahren ist es unerheblich, ob der 
Slo^^Lterstoff an einer Stella zusammen mit: den. Chlor.erungs - 
Stt^ odi^ an einer anderen Stelle. r^umlich getrennt vom Chlo- 
rie^gsmtttel zugegeben wird. Wesentlich ist jedcch eine sehr 
5 citr^rchmischung der Reaktionsl6sung wahrend der Umsetzung mit 
arc^or^rungsmlttel sowie wahrend der Einleitung des Chlorwas- 
s^sSffs und die Anwesenheit der Katalysatorphase wahrend der 
Chlo^asserstoff-Einleitung. Die Katalysatorphase wird vortexl- 
Ztl^Tse erst nach der vollstSndigen Zugabe des Chlorwasser- 
10 stoffs abgetrennt. / 

Bei der er £ indungsgemafien Herstellung der C^'^'^^^^^^f °f 
wird als Katalysator ein sogenanntes Katalysator-Addukt 
setzt. welches aus der Umsetzung von Phosgen oder Thionylchlorid 
15 mit einem N,N-disubstituierten Pormamid stammt. ^^^J" . 

ches auch als Katalysatorvorstuf e zu bezeichnen xst, ist bestimmt 
durch die allgemeine Formel (I) 



20 



N— CHO 



(I) 



R2 



in der Ri und R2 unabhangig voneinander ein Ci- bis C4-Alkyl, kon- 
25 kret Methyl, Ethyl. Propyl, 1-Me thy 1 ethyl. Butyl, 1-Methylpropyl. 
2-Methylpropyl und 1, 1-Dimethylethyl, oder gemeinsam eme C4- Oder 
Cs-Alkylenkette, konkret CH2CH2CH2CH2 Oder CH2CH2Cai2CH2CH2, bedeu- 
ten. 

30 wesentlich ist, daB die gegenseitige L6slichkeit der Carbonsaure- 
chloride und der durch die chlorwasserstof f zufuhr gebildeten 
Hydrochloride der N.N-disubstituierten Formamide {!) gering ist 
Tond sich zwei isolierbare Phasen ausbilden. 

35 Bevorzugt eingesetzt wird N.N-Dimethylf ormamid. 

Die Bildung des Katalysator-Addukts kann sowohl in dem Apparat 
erfolgen, in dera die Chlorierung durchgefOhrt wird, als auch vor- 
gelagert in einem anderen Apparat. Im letztgenannten Fall wird 

40 eine bestimmte Menge des N.N-disubstituierten Pormamids in einem 
separaten Apparat vorgelegt, mit Chlorwasserstof f gesattigt und 
die gewtmschte Menge an Phosgen oder Thionylchlorid zugefahrt. 
AnschlieBend kann die Mischung in den eigentlichen Reakt ions appa- 
rat eingefVillt werden. Im erstgenannten Fall wird die beschrie- 

45 bene Prozedur direkt im Reaktionsapparat durchgefahrt. Bevorzugt 
ist das inkontaktbringen der Carbonsaure mit dem N,N-disubsti- 
tuiertem Formamid (I) und nachfolgender, gleichzeitiger Zufuhr 
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„«,mittels und des chlorwasserstof f s . Sofern das 
des ct^lo^^^^^^^^^'^^^^^^Lckfvihrung betrieben wird, wird dxe 

und Chlorwasserstof £ zugefOhrt. 

.„i«tem P=rma».ia (D von »• "."^j/i^^.^^^^,^ aut di»-Moln„n,. 

Msondets bevorru,t 7° "'ii! b°1„ Einsatz von Thionyl- 
"I '"T.rt'S/:«Srf=^»e: vor«iIha«.e Ber.i=h zwiscen 

„^«.un, 3»is=.en 4:,rarrronTMf ^0^4; 

chlorid -^'^'^'l^l'l'^TJllrl^^^^-^^ von .0 bis 60oc. 
„ rre»Z roW.'°:k.^.-^en be. ein^ "rabrb-^onde.. 

seien die dem Fachmann ^^^^.f^^^H^ IZ beispielsweise 
flOLssig-Zfiassig- und '^^^■/J^ll^l St ^itspJechender Gaseinlei- 
25 R^ihrkessel oder Riihrkesselkaskaden mit entsprecnena 
tungs- und Gasverteilungstechnik zu nennen. 

Die wahrend der Umsetzung zum Carbonsaurechlorid insgesamt zuge- 

30 H£Tn:~rd.r" -on 

saure. Bevorzugt ist eine Molmenge von 1,0 bis 1,3, bezog 
die Molmenge der eingesetzten CarbonsSure. 

..e bei. erfindungsgemasen i^^^^^ ^i:™:: ^1'- 

= :s srn::-r ii::~ - 

schLi 0,2 und 2,0, bezogen auf die Molmenge an ^^^^^^f f 
carbonsaure. Bevorzugt ist eine Molmenge von °; ^ 
auf die Molmenge an eingesetzter Carbonsture Wie ^^^^J^"^^^^^ 

40 ausgeftort, kann beim erf indungsgemaSen Verfahren ^^e Zufuhr an 
SloJ^^eistoff wahrend und/oder nach der Umsetzung der Carbon 
SirS^ mit Pnosgen oder THionylchlorid erfolgen. Die genannte 
Mo^m^^ge^^lorwasserstof f entspricht der kumulierten Molmenge 
^eHas ^samte Verfahren hinweg. Bei kontinuierlicher ^ahrwexse 

45 ^nd die Sgegebenen relativen Molmengen auf die Zeiteinheit zu 
beztehen,"obIi in diesem Fall sowohl die Molmenge des frisch 
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ais tJckgefahrten Ka«lys.tor3 het»z«zleh«. sina. 

5 gemisch noch erne weitere Zeit ^^^^^^ chlorwasserstof f ein- 

nach Reaktionssystem und ^ewtoschter Pro ^^^^^ 
10 entf alien. Zudem ist es auch ^of -f ' ^^^!^i^^3tituiertes Form- 

amid, bevorzugt unter -^^'^^^^^f J^^^^^^ durchmischen. 
.5 rir™e:rr:erden, u. die Menge an Extra.tions.ittel zu 



er h6hen . 



Parbzahl der carbonsSurechloriae. Der molare intell des Katalysa 
! n^tkM bo2<MB. a«f ale molate Gesamtmen,e an H.H-alsubsti- 
"1;"^™!?^) PI- Katalysator-AdduXt. betrW. ».ch d«. 

ton "er"J".OS. per relative ist <^er die 

"^^^'L Men,e an oblori.r„=,sn,ittel und an cblorwasserstoff 



einstellbar. 

30 



Die isolierung der Carbons aurechloride und der ^^^talysatorhaltx 
gen PhaL erfolgt vorteilhaf terweise durch Phasentrennung Diese 
kaL so^hl im zuvor verwendeten Reaktionsapparat , sofem dieser 
hi^zu I^eUet ist, als auch in einem separaten Apparat durchge- 
hierzu geexgnec , . . beiscielsweise Riihrkessel. 



Vl^o•I-rll aeeianet ist, aJLS aucn m Bin's"' ■^^v^ 

35 fihrt werJ^ Geeignete Apparate sind beispielsweise Riihrkessel. 
Ra^keslelkaskaden oder PhasentrenngefaBe, wie -Mixer- Settler" . 
im allgemeinen haben sich beide Phasen innerhalb von 



2 Stunden 



cetrennt. Zur Abtrennung kdimen auch geexgnete Filter, wie 
beisp^Lweise Koaleszierf liter belcannter Bauart, eingesetzt wer- 



40 den 



Die derart hergestellten Carbonsaurechloride zeigen gegeniSber den 
nach Stand der Technik. ohne die erf indungsgemase MaBnahme, her- 
gestellten carbonsaurechloride eine deutlich niedrigere Parbzahl 
45 und konnen nun in der Regel direkt fiXr weitere Synthesestufen 
eingesetzt werden. Bei Bedarf k6nnen sie jedoch auch noch wei- 
teren Behandlungsprozeduren unterzogen werden, Beispielsweise 
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substituierten Forroamids. die Destiliaci 
reinigung. 

.o^il^aften Ausf^ihrungsform des Verfahrens wird die 
5 Getnaa einer ^°^teilhaften Ausrunr g ^^^i^end N,N-disubsti- 

tuiertes ,1"^. "^^/^eit^ren Synthase eingesetzt. Hierzu 

Katalysatorvorstufe in der ^^"f J syntHesestuf e, wie 

fuhrt man die ^^-^^-^^^^^^^^f^ir '^"^",'vorteil einen Teil der 

.0 ^rrfaftfgrPrsraus ZXslZ auszusCleusen, u. eine 

. lT:^:i:^Xl^so...r .^^o^o^^^^n z. vermexden. - 

oas erf indungsgemaBe Verf ahren Icann sowohl dislcontinuierlich als 
15 auch kontinuierlich durchgef^hrt werden. 

liber einen bestimmten Zeitraum zugegeben. Der Zext 
;!darf fiif die Zu^e des Chlorierungsmittels richtet sxch 

EH -r-^rrr ^^^^^^^ 

,n irdL einen Variance die Zufuhr an chlorwasserstof f mxt der 

riR trennt die beiden Phasen voneinander. In der Kegel bet^naec 

sIXdie carbonsaurechlorid-enthaltende Phase oben. dxe 
katalysatorhaltige Phase unten. 



40 



Es sei explizit darauf hingewiesen, dafl in einer dritten Va- 
rla^te m^^ der erf indungsgemaBen Zufuhr an chlorwasserstof f 

erst nach Beendigung der Zufuhr des chlorierungsmittels 
S^gcn^en werden kann. In diesem Fall w^rde die Umsetzung mit 
d^ Chlorierungsmittel ohne Zufuhr von Chlorwasserstof f er- 



folgen. 



45 



ERSATZBLATT (REGEL 26) 
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pur ^^«,'°>"'='''"^"t'!:.,vessel Ruhrkesselkaskaden Oder i» 

stS'itrt^Le KaSri^n^kolonnen. Bel Verw«.dua, .in.s 

Gegenstrom betrieoene „„^a„re vind das N.N-disubsti- 

5 Rahrlcessels legt man dxe ^J^f ^^..^.^^.i^t , hergestellt 

gasf 6.n.iges Phosgen 
Formamid d) , vor una gio gewunschte Menge 

°^^cJot:— ^ rLrBSiitreL/der Carbons.u.e 
" ^^wfa^ri-t^n Menge an chXorierungsmittel ^eginnt .an 

aletch^itig carbonsaure und N,N-disubstituiertes Formamxd 
^it bzr Katalysator-Addulct sowie eine. im wesentlichen der 
lulefJI^ten CaLonsaure aguimolaren Menge an ^^o^^^-^^- 
TMonylchlorid, zuzufahren. Des weiteren fahrt man die ge- 
^scLe Menge an Chlorwasserstof f tontinuierlxch zu. Eine 
IS zugef ahrLen Keaktanden entsprechende Menge <ies^-^^- 
onsvolLens wird dem Keaktionsapparat ^--^^^f^f ^^.^^^^ 
eine Standhaltung, entnoinmen und in ein Trenngef^B ^^lextet. 

LenngefaB kann das Carbonsaurechlorid als obere Phase 
^^nti^erlich entnon^en und die katalysatorhaltige, untere 
Phase Lntinuierlich dem Realtor zuruckgef<ihrt werden Bei 
ler Laktionsf^hrung ist darauf zu achten. daS das durch die 
K^LttonsCase mitgerissene chlorierungsmittel durch zusatz- 
25 lich zugefiilirtes ausgeglichen wird. 

Es sei explizit darauf hingewiesen, da5 in ^^^^^ ^^^f 
riante des erf indungsgemaBen Verfahrens auch nach Aus- 
sc^eusung aus dem Reaktionsapparat noch chlorwasserstoff zu- 

30 geg^en wLden kann. Dies kann beispielsweise in exnem we.- 

teren, zwischen dem Reaktionsapparat und dem TrenngefaB be- 
findlichen Apparat, beispielsweise einem RVihrkessel. erfol- 
gen. zudem ist es auch m6glich. ausschlieBlich dxe nachtrag- 
liche Chlorwasserstoff zufuhr durchzuf tihren . In dxesem Fall 

35 erf olgt die Umsetzung mit dem Chlorierungsmittel ohne Zufuhr 

von Chlorwasserstoff • 

Bevorzugt werden die Carbonsaurechloride nach dem erfinduhgs- . 
gLLen verf ahren durch Umsetzung der entsprechenden CarbonsAuren 
40 mit Phosgen als chlorierungsmittel hergestellt. 

Nach dem erf indungsgemafien Verfahren herstellbare Carbonsaure- 
chloride sind beispielsweise solche der allgemeinen Formel (ID 
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(II) 



CI 



15 



5 

in der R £<ir folgende Reste steht: 

C- bis C30-A13CY1 Oder deren aryl- oder cycloallcyl-substltuierte 
Komponenten : 

aesattigter. geradkettiger oder verzweigter Kohlenwasserstof f rest 
llTTTs lo C-Atoruen, bevorzugt Methyl, Ethyl, Propy 1 , l-Methyl - 
ethyl Butyl. 1-Methylpropyl , 2-Methylpropyl. 1, 1-Dimethylethyl. 
TXrl l-Ethylpropyl, Hexyl, Heptyl. 1-Ethylpentyl , Octyl 
2 4 4-irimethylpentyl. Nonyl, 1. 1-Dimethylheptyl, Decyl, Undecyl, 
D;deiyl. Tridicyl. Tetradecyl, Pentadecyl. Hexadecyl, Heptadecyl, 
Octadecyl, Nonadecyl, icosyl, Henicosyl, Docosyl, Trxcosyl, 
StracoSl, Pentacosyl, Hexacosyl. Heptacosy, Octacosyl Nonaco- 
sTl Triacontyl, Phenyltnethyl , Diphenylmethyl . Triphenylmethyl, 
2e 2-Phenylethyl, 3-Phenylpropyl, Cyclopentylmethyl , 2-Cyclopentyl- 
ethy^^^ 3-Cyclopentylpropyl. Cyclohexylmethyl . 2-Cyclohexylethyl. 
3 - Cyc lohexy Ipropyl ; 

C3- bis Ci2-Cycloalkyl oder deren aryl- oder cycloalkyl-substi- 

25 tuierte Komponenten: ^- ^ 4- •» v,^e i9 

monocyclischer, gesSttigter Kohlenwasserstof f rest mit 3 bis 12 
Ring-C-Atomen. bevorzugt Cyclopentyl, Cyclohexyl; 

C2- bis C3o-Alkenyl oder deren aryl- oder cycloalkyl- substi tuierte 

30 Komponenten: 

ungesattigter. geradkettiger oder verzweigter Kohlenwasser- 
stof f rest mit 1 bis 30 C-Atomen und 1 bis 5 Doppelbindungen an 
einer beliebigen Stelle, bevorzugt 2-Propenyl, 3-Butenyl, 
■ cis-2-Butenyl, trans-2-Butenyl , cis-8-Heptadecenyl , trans-8-Hep- 

35 tadecenyl, cis,cis-8,ll-Heptadecadienyl. cis,cis,cis-8,ll, 14-Hep- 
tadeca trienyl ; 

C3- bis Ci2-Cycloalkenyl oder deren aryl- oder cycloalkyl-substi- 
tuierte Komponenten: 
40 monocyclischer, ungesattigter Kohlenwasserstof f rest mit 3 bis 12 
Ring-C-Atomen und 1 bis 3 Doppelbindungen an einer beliebxgen 
Stelle, bevorzugt 3-Cyclopentenyl , 2-Cyclohexenyl, 3-Cyclo- 
hexenyl, 2 , 5-Cyclohexadienylf 

45 C2- bis C3o-Alkinyl oder deren aryl- oder cycloalkyl-substi tuierte 
Kon^onenten: 
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ungesattigter, geradkettiger oder verzweigter Kohlenwasser- 
stof frest mit 1 bis 30 C-Atomen und 1 bis 3 Dreif achbindungen an 
einer beliebigen Stelle, bevorzugt 3-Butinyl, 4-Pentinyl; 

C4- bis C3o-Alkeninyl oder deren aryl- oder cycloalkyl-substi - 
tuierte Komponenten: 

ungesattigter, geradkettiger oder verzweigter Koixlenwasser- 
stof frest mit 1 bis 30 C-Atomen, 1 bis 3 Dreif achbindungen und 1 
bis 3 Doppelbindungen an einer beliebigen Stelle. 

Mit dem erf indungsgemaBen Verfahren kdnnen auch Mischungen der 
genannten carbonsaurechloride hergestellt werden. Als nicht-limi- 
tierende Beispiele seien genannt Mischungen aus Ca- bis 
Cia-Carbonsaurechloriden, welche unter den Trivialnamen "Carbon- 
saurechlorid" , -Talgf ettsaurechlorid" , -Kokosf ettsaurechlorid' 
\ind "OlsSurechlorid" gehandelt werden. 

Besonders bevorzugt hergestellt werden nach dem erf indungsgemaBen 
Verfahren Carbonsaurechloride der allgemeinen Formel (III)/ in 
20 der R fur folgende Reste steht: 

Ci- bis C3o-Alkyl oder deren aryl- oder cycloalkyl-substituierte 
Komponenten : 

gesattigter, geradkettiger oder verzweigter Kohlenwasserstof frest 
25 mit 1 bis 30 C-Atomen, bevorzugt Methyl, Ethyl, Propyl, 1-Methyl- 
ethyl. Butyl, 1-Methylpropyl , 2-Methylpropyl, 1, 1-Dimethyl ethyl, 
Pentyl, 1-Ethylpropyl, Hexyl, Heptyl, 1-Ethylpentyl, Octyl, 
2,4,4-Trimethylpentyl, Nonyl, 1, 1-Dimethylheptyl, Decyl, Undecyl, 
Dodecyl, Tridecyl, Tetradecyl, Pentadecyl, Hexadecyl, Heptadecyl, 
30 Octadecyl, Nonadecyl, Icosyl, Henicosyl, Docosyl, Tricosyl, 

Tetracosyl, Pentacosyl, Hexacosyl, Heptacosyl, Octacosyl, Nonaco- 
syl, Triacontyl, Phenylmethyl, Diphenylmethyl, Triphenylmethyl , 
2-Phenylethyl, 3-Phenylpropyl, Cyclopentylmethyl , 2-Cyclopentyl- 
ethyl, 3-Cyclopentylpropyl, Cyclohexylmethyl, 2-Cyclohexylethyl , 
35 3-Cyclohexylpropyl; 

C2- bis C3o-Alkenyl oder deren aryl- oder cycloalkyl-substituierte 
Komponenten: 

ungesattigter, geradkettiger oder verzweigter Kohlenwasser- 
40 stoffrest mit 1 bis 30 C-Atomen und 1 bis 5 Doppelbindungen an 
einer beliebigen Stelle, bevorzugt 2-Propenyl, 3-Butenyl, 
cis-2-Butenyl, trans-2-Butenyl, cis-8-Heptadecenyl, trans-8-Hep- 
tadecenyl, cis,cis-8,ll-Heptadecadienyl, cis, cis, cis-8, 11, 14-Hep- 
t adeca tr i eny 1 ; 



45 



sowie deren Mischungen. 
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v.o-rrroofcGllt werdeH nach dem erf xndungs- 

X., »t» rri«lfK Ethvl) , Buttersaurechlorid m gj-excn 

aurechlorid (R gleich ^tnyx;, Butyl), isovaleriansaure- 

rechlorid {R gleich Henicosyl) 

2-0 

sowle deren Mischungen. 

Die f^r das erf indungsgemaBe Verf ahren ^i^^^^^^^^^^^,'^"!!'';^ 
siLen ergeben sich aus den oben beschriebenen Def xn.tionen 
25 f^fsei darauf hingewiesen. dafi mit dem erf indungsgemaaen^Ver- 
fah^L ailch Mischungen der verschiedenen Carbonsduren chloriert 
we r den kdimen. 

in einer allgemeinen Ausf ^hrungsf orm zur diskontinuierlichen Her- 

30 stellung der Carbonsaurechloride durch Chlorxerung n>^ttels 
ThJli^chlorid legt man die gesamte Menge der -^sprechenden 
CarboLaure in einem Kuhrlcessel vor und dosiert ^'r" 
erforderliche Menge an N.N-disubstituiertem Formamid (I) zu. Das 
Rea^tionssystem wird nun auf die gewunschte Temperatur gebracht 

35 bii Atmospharendruck unter weiterem intensiven R^hren flussi- 
Thionylchlorid kontinuierlich zugefilhrt. Die geb.ldeten gas- 
l6rmigen Produkte Schwef eldioxid und chlorwasserstof £ werden ab- 
ge^hrt. Bezuglich der Menge des zugefuhrten Thionylchlor.ds xst 
darauf zu achten, dafi nach der umsetzung nur noch eine geringe 

40 Konzentration an Katalysator-Addukt vorliegt 

Thionylchlorid-zugabe wird unter weiterem Riihren erneut N,N di 
substituiertes Formamid zugegeben. Nun wird gasfdrmiger Chlor- 
wasserstoff eingeleitet. wobei bei der Bestimmung der Zufuhrmenge 
die insgesamt, d.h. vor und nach Chlorierung, zugegebene Menge an 

45 N N-disubstituiertem Formamid maBgebend ist. Bei der Zugabe- 

gUchwindigkeit der chlorwasserstoff-Einleitung ist ^uf eine gute 
Aufnahme in der Reaktionsl6sung zu achten. Gegebenenf alls ist die 
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Zugabegeschwindigkeit zu emiedrigen. Auch nach Beendigung der 
Chlorwasserstof f-Zugabe kann die Reaktionslosung weiter gertihrt 
werden. AnschlieSend wird die Durchmischung beendet, so daS sich 
die beiden Phasen trennen konnen. Die \intere, katalysatorhaltige 
5 Phase wird abgetrennt und kann bei weiteren Synthesen wiederver- 
wendet werden. Die verbleibende Carbonsdurechlor id-Phase wird 
durch Durchleitung von Stickstof f von restlichem Chlorwasserstoff 
iind schwefeldioxid befreit und kann nun fur weitere Synthese- 
stuf en in der Kegel ohne zusdtzliche Reinigungsschritte einge- 
10 setzt werden. 

in einer allgemeinen Ausfiihrungsf orm zur diskontinuierlichen Her- 
stellung der Carbons^urechloride durch Chlorierung mittels Phos- 
gen legt man die gesamte Menge der entsprechenden Carbonsaure in 

15 einem Ruhrkessel vor und dosiert unter Ruhren die erforderliche 
Menge an N,N-disubstituiertem Formamid (I) zu. Das Reaktionssy- 
stem wird nun auf die gewunschte Temperatur gebracht und bei At- 
mospharendruck unter weiterem intensiven Ruhren gasformiges oder 
f liissiges Phosgen und gasfdrmiger Chlorwasserstof f kontinuierlich 

20 solange eingeleitet, bis die Scjuimolare Menge in Bezug auf die 
eingesetzte Carbonsdure und zusatzlich ein geringer uberschuB an 
Phosgen in der Reaktionsmischxmg eingeleitet wurde. Die gebilde- 
ten gasf ormigen Produkte Kohlendioxid und Chlorwasserstof f werden 
abgefOhrt. Bezuglich der Menge des zugefuhrten Phosgens ist dar- 

25 auf zu achten, daB nach der Umsetzung nur noch eine geringe 
Konzentration an Katalysator-Addukt vorliegt. Je nach Aus- 
fHhrungsform ist es mdglich, die Zufuhr des Chlorwasserstof fs bei 
Beendigung der Phosgen- Zugabe zu stoppen Oder auch noch nach 
Beendigring der Phosgen- Zugabe aufrecht zu erhalten. Die Gesamt- 

30 menge an zugefuhrtem Chlorwasserstof f sollte jedoch, bezogen auf 
die Menge an N,N-disubstituiertem Formamid (I) , vorteilhaf ter- 
weise im angegebenen Bereich liegen. Nach Beendigung der Chlor- 
wasserstof f- Zugabe wird die Reaktionslosung noch etwa eine bis 
zwei Stunden geruhrt. Anschliefiend wird die Durchmischung been- 

35 det, so daB sich die beiden Phasen trennen k6nnen. Die untere, 
katalysatorhaltige Phase wird abgetrennt und kann bei weiteren 
Synthesen wiederverwendet werden. Die verbleibende Carbons durech- 
lorid-Phase wird durch Durchleitung von Stickstof f von restlichem 
Chlorwasserstof f und Kohlendioxid befreit und kann nun fur wei- 

40 tere Synthesestuf en in der Regel ohne zusa.tzliche Reinigungs- 
schritte eingesetzt werden. 

In einer allgemeinen Ausfiihrungsf orm zur kontinuier lichen Her- 
stellung der Carbonsaurechloride durch Chlorierung mittels Phos- 
45 gen werden in einem Ruhrkessel die Carbonsaure, ruckgef uhrtes Ka- 
talysator-Addukt, gegebenenf alls frisches N,N-disubstituiertes 
Formamid (I) , gasformiges oder f lussiges Phosgen und gasfdinniger 
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Chlorwasserstoff unter intensivem Ruhren bei der gewtoschten 
Temperatur unter Atmospharendnick kontinuierlich zugef^hrt. Die 
Zugabegeschwindigkeit des Phosgens ist dabei von der der Carbon- 
saure die zugabegeschwindigkeit des chlorwasserstof f s von der 
5 des Kitalysator-Addukts bzw. des N.N-disubstituierten Formamids 
(I) abhSngig. Speziell bei der Zufuhr des Phosgens ist darauf zu 
achten, daB in der entnommenen L6sung nur noch eine geringe 
Konzentration an Katalysator-Addukt vorliegt. Eine der zugefuhr- 
ten Menge entsprechende Menge wird kontinuierlich aus dem Rahr- 
10 kessel entnommen und einem TrenngefaS zugefuhrt. Aus diesem wird 
die katalysatorhaltige Phase, welche sich in' der Kegel unten be- 
findet, kontinuierlich abgetrennt und emeut dem Rfihrkessel zuge- 
filhrt. Die verbleibende Carbonsaurechlorid-Phase wird dem Trenn- 
gefafl entnommen und in einem weiteren Gefafi durch Durchleitung 
15 von Stickstoff von restlichem Chlorwasserstoff und Kohlendioxid 
befreit. Sie kann nun f^r weitere Syntheses tuf en in der Kegel 
ohne zusatzliche Reinigungsschritte eingesetzt werden. 

Eine weitere allgemeine Ausffihrungsform zur kontinuierlichen Her- 
20 stellung der Carbons aurechloride durch Chlorierung mittels Phos- 
gen unterscheidet sich von der zuletzt beschriebenen dadurch, daB 
die Phosgenierung in einem Ruhrkessel oder einer Ruhrkessel- 
kaskade, bestehend aus 2 bis 3 Rahrkesseln, ohne Zufuhr von. 
Chlorwasserstoff durchgefiihrt wird. Die kontinuierlich entnommene 
25 Keaktionsl6sung wird einem zwischen dem Rtihrkessel bzw, der Kvihr- 
kesselkaskade und dem Trenngef afl bef indlichen weiteren Rflhrkessel 
zugefflhrt. In diesem erfolgt die kontinuierliche Behandlung mit 
dem Chlorwasserstoff. Die extrahierte Reaktionslosung wird nun 
dem Trenngefae zugefuhrt und wie oben beschrieben weiter behan- 
30 delt. 

Wesentlich bei der oben beschriebenen erf indungsgemasen Herstel- 
lung der Carbonsaurechloride mit niedriger Parbzahl ist der mjer- 
raschende Effekt, daB sich gerade die farbgebenden Komponenten in 
35 der chlorwasserstof fhaltigen Phase des N,N-disubstituierten Form- 
amids (I) erheblich besser 16sen als in der Carbonsaurechlor id- 
halt igen Phase. 

Das erf indungsgemaBe Verfahren fuhrt bereits durch eine, in den 
40 Syntheseprozess leicht integrierbare MaBneOime der Chlorwasser- 
stoff zufuhr zu Carbonsaurechloriden mit niedriger Farbzahl, so 
daB diese in der Kegel ohne Destination, separate Extraktion 
Oder Adsorptivbehandlung f^ir Polgereaktionen eingesetzt werden 
konnen. Das erf indungsgemaBe verfahren laat sich sehr effektiv 
45 und wirtschaf tlich durchf lihren . Durch Umgehung der nach Stand der 
Technik iiblichen Destination werden sowohl Investitions- iind 
Energiekosten eingespart als auch in der Kegel eine hfihere 
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Ausbeute an gereinigtem Carbonsaurechlorid erreicht . Far 
destillationsernpf indliche Carbonsaurechloride erdffnet das 
erfindungsgemaBe Verfahren die Moglichkeit einer wirtschaf tlichen 
Synthese im technischen MaSstab, 

5 

Beispiele 

Vergleichsbeispiel 1: Herstellung von Laurinsaurechlorid 

10 4,5 mol Laurinsaoire wurden in einer Ruhrapparatur mit 82,2 g 
(1,13 mol) N,N-Dimethylformamid versetzt. Die Reaktionsl6sung 
wurde unter Riihren auf eine Temperatur von 40 bis SO^C gebracht 
und unter Atmosphdrendruck insgesamt 5,06 mol gasformiges Phosgen 
eingeleitet. Nach Beendigung der Phosgen- Zugabe wurden die beiden 

15 Phasen voneinander getrennt. Die Katalysatorphase enthielt einen 
molaren Anteil des Katalysator-Addukts, bezogen auf die molare 
Menge an N,N-Dimethylf ormamid plus Katalysator-Addukt, von 0,50. 
Die Carbonsaurechlorid-Phase enthielt 99,1 Flachen-% Laurinsau- 
rechlorid und 0,15 Fiachen-% Laurins^ure. Die Parbzahl betrug 268 

20 APHA. 

Durch ein relativ hohes Molverhdltnis zwischen dem zugefuhrten 
Phosgen und der eingesetzten LaurinsSure wurde ein hoher Umsatz 
zu Laurinsaurechlorid erreicht. Die Carbonsaurechlorid-haltige 
25 Phase zeigt jedoch eine unbef riedigende, hohe Parbzahl. 

Vergleichsbeispiel 2: Herstellung von PelargonsAurechlorid 
(Nonansaurechlorid) 

30 2,75 mol Pelargonsaure wurden in einer Ruhrapparatur mit 100,5 g 
(1,38 mol) N,N-Dimethylformamid versetzt. Die Reaktionslosung 
wurde unter Ruhr en auf eine Temperatur von 20 bis 30^C gebracht 
und unter Atmosphfirendruck insgesamt 2,78 mol gasformiges Phosgen 
eingeleitet. Nach Beendigung der Phosgen- Zugabe wurden die beiden 

35 Phasen voneinander getrennt. Die Katalysatorphase enthielt einen 
molaren Anteil des Katalysator-Addukts, bezogen auf die molare 
Menge an N,N-Dimethylf ormamid plus Katalysator-Addukt , von 
< 0,05. Die Carbonsaurechlorid-Phase enthielt 97,1 Flachen-% 
Pelargonsaurechlorid und 1,9 Fiachen-% Pelargonsaureanhydrid. Die 

40 Parbzahl betrug 16 APHA. 

Durch ein sehr niedriges, nahezu stdchiometrisches Molvefhaitnis 
zwischen dem zugefilhrten Phosgen und der eingesetzten Pelargon- 
saure wurde nur ein unbef riedigend niedriger Gehalt an Pelargon- 
45 saurechlorid im Rohaustrag bei einem zu hohen Gehalt an Pelargon- 
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saureanhydrid erreicht. Allerdings zeigt die Carbonsiurechlorid- 
haltige Phase eine sehr niedrige Parbzahl. 

Beispiel 3: Herstellung von Pelargonsaurechlorid {Nonansaurechlo- 
5 rid) 

2 75 mol Pelargonsaure vmrden in einer Ruhrapparatur mit 100,5 g 
(1 38 mol) N,N-Dimethylfonnamid versetzt. Die Reaktionslosung 
miide unter Riihren auf eine Teitrperatur von 20 bis 30^0 gebracht 

10 und unter AtmosphSrendruck insgesamt 2,78 mol gasfdrmiges Phosgen 
und gleichzeitig 1,92 mol gasf6rmiger Chlorwasserstof f einge- 
leitet. Nach Beendigung der Phosgen- und Chlorwasserstoff-Zugabe 
wurden die beiden Phasen voneinander getrennt. Die Katalysator- 
phase enthielt einen molaren Anteil des Katalysator-Addukts. 

15 bezogen auf die molare Menge an N,N-Dimethylf ormamid plus Kataly- 
sator-Addukt, von 1%. Die CarbonsSurechlor id-Phase enthielt 
98,9 Gew.-% Pelargonsaurechlorid und 0,04 Gew.-% PelargonsSurean- 
hydrid- Die Parbzahl betrug 18 APHA. 

20 Erst durch die erf indungsgemaSe, gleichzeitige Einleitung von 
Chlorwasserstoff konnte ein hoher Urosatz zu pelargonsaurechlorld 
mit einer sehr niedrigen Parbzahl erhalten werden. 



Vergleichsbeispiel 4: Herstellung von Kokosf ettsSiirechlorid 



25 



2,0 mol KokosfettsSure (Handelsname HK 8-18, Fa. Henkel) , welche 
im wesentlichen aus LaurinsSure und MyristinsSure besteht, warden 
in einer Ruhrapparatur mit 36.6 g (0,5 mol) N,N-Dimethylf ormamid 
versetzt. Die Reaktionslosung wnxrde unter RCihren auf eine 
30 Temperatur von 30<»C gebracht und unter Atmospharendruck insgesamt 
2,38 mol gasf6rmiges Phosgen eingeleitet. Nach Beendigung der 
Phosgen- zugabe wurden die beiden Phasen voneinander getrennt. Die 
Katalysatorphase enthielt einen molaren Anteil des Katalysator- 
Addukts, bezogen auf die molare Menge an N,N-Dimethylf ormamid 
35 plus Katalysator-Addukt, von 0,50. Die Carbonsaurechlorid- Phase 
enthielt 99,6 Gew.-% Itokosf ettsaurechlorid und 0,35 Gew.-% Kokos- 
fettsSure. Die Parbzahl betrug 399 APHA. 

Durch ein relativ hohes Molverhaitnis zwischen dem zugefflhrten 
40 Phosgen und der eingesetzten Kokosf ettsaure wurde ein hoher 

Omsatz zu Kokosf ettsaurechlorid erreicht. Die Carbonsaurechlorid- 
haltige Phase zeigt jedoch eine unbef riedigende, hohe Farbzahl . 



Beispiel 5 : Herstellung von Kokosf ettsaurechlorid 

45 
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2 01 mol Kotosfettsaure (Handelsname HK 8-18, Fa. HenJcel) wurden 
ii einer Ruhrapparatur mit 73.1 g (1,0 mol) N,N-Dimethylf ormamxd 
versetzt. Die Reakt ions 16 sung wurde tanter Rihren auf eine 
Temperatur von 30*0 gebracht und unter Atmospharendruck insgesamt 
5 2 1 mol gasfdrmiges Phosgen und gleichzeitig 1,04 mol gas£6rmiger 
Chlorwasserstoff eingeleitet. Nach Beendigung der Phosgen- und 
Chlorwasserstoff-Zugabe wurden die beiden Phasen voneinander ge- 
trennt. Die Katalysatorphase enthielt einen molaren Anteil des 
Katalysator-Addukts, bezogen auf die molare Menge an N,N-Dime- 
10 thylformamid plus Katalysator-Addukt, von < 0,10. Die Carbonsau- 
rechlorid- Phase enthielt 99,5 Gew.-% Kokosf ettsaurechlorid und 
0,5 Gew.-% Kokosf ettsaure. Die Farbzahl betrug 44 APHA. 

Erst durch die erf indungsgemaSe, gleichzeitige Einleitung von 
IS Chlorwasserstoff konnte ein hoher Omsatz zu Kokosf ettsSurechlorid 
mit einer sehr niedrigen Parbzahl erhalten werden. 

Die Beispiele zeigen, daB unabhdngig von der Art der CarbonsAure, 
durch gleichzeitiges Einleiten von Chlorwasserstof fgas bei der 
20 Umsetzung mit dem Chlorierungsmittel , ein hoher Umsatz zum ge- 
wfinschten CarbonsSurechlorid mit sehr niedrigen Parbzahlen er- 
xeicht wird. Die in den erf indungsgetnABen Beispielen erhaltenen 
Carbonsaurechloride kOnnen ohne weitere Reinlgungsschritte in 
Folgesynthesen eingesetzt werden. 

25 



30 



35 



40 



45 
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Patentansp ruche 

1. Verfahren zur Herstelliing von Carbonsaurechloriden durch Urn- 
5 setzung von Carbons^uren mit Phosgen oder Thionylchlorid in 

Gegenwart eines Katalysator-Addukts aus einem N,N-disxibsti- 
tuierten Formamid der allgemeinen Formel (I) 

" N-CHO (I) ' 

R2 

in der und R2 unabhangig voneinander Ci- bis C4^Alkyl Oder 
15 Rl und R2 gemeinsara eine C4- Oder Cs-Alkylenkette bedeuten, 

iind Phosgen Oder Thionylchlorid, dadurch gekennzeichnet, daB 
man wShrend und/oder nach der Umsetzxing Chlorwasserstof f zu- 
fiihrt. 

20 2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB roan 
insgesamt eine molare Menge an Chlorwasserstof f von 
0,2 bis 2,0, bezogen auf die molare Menge an eingesetzter 
CarbonsSure, einsetzt. 

25 3, Verfeihren nach den Anspruchen 1 bis 2, dadurch gekennzeich- 
net, dafi man bei der Umsetzung mit Phosgen eine Molmenge an 
N,N-disubstituiertem Formamid (I) von 0,05 bis 2,0, bezogen 
auf die Molmenge der eingesetzten Carbons3.ure, verwendet. 

30 4- Verfahren nach den Anspruchen 1 bis 2, dadurch gekennzeich- 
net, dafi man bei der Umsetzung mit Thionylchlorid eine Mol- 
menge an N,N-disubstituiertem Formamid (I) von 
0,001 bis 0,05, bezogen auf die Molmenge der eingesetzten 
CarbonsSur e , verwendet . 

35 

' 5- Verfahren nach den Anspruchen 1 bis 4/ dadurch gekennzeich- 
net, daS man wShrend der Umsetzung eine Molmenge an Phosgen 
Oder Thionylchlorid von 1,0 bis 2,0, bezogen auf die Molmenge 
an CarbonsSure, einsetzt. 

40 

6. Verfahren nach den Anspruchen 1 bis 5, dadurch gekennzeich- 
net, daS der molare Anteil des Katalysator-Addukts aus dem 
N, N-disubstituierten Formamid (I) land Phosgen oder Thionyl- 
chlorid, bezogen auf die molare Menge an N,N-dlsubstituiertem 
45 Formeimid (I) plus Katalysator-Addukt , nach der Umsetzung we- 

niger als 0,3 betragt. 
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verfahren nach den Anspruchen 1 bis 5, dadurch gekennzeich- 
net, dafi der molare Anteil des Katalysator-Add\ikts aus dem 
N,N-disubstituierten Formamid (I) und Phosgen Oder Thionyl- 
chlorid, bezogen auf die molare Menge an N.N-disubstituiertem 
Formamid (I) plus Katalysator-Addukt , nach der Umsetzxing we- 
niger als 0,1 betragt. 

verfahren nach den Anspruchen 1 bis 7, dadurch gekennzelch- 
net, daB man das Carbonsaurechlorid nach der Umsetzung durch 
Phasentrennung vom Reaktionsgemisch isoliert. 

verfahren nach den Anspruchen 1 bis 8, dadurch gekennzeich- 
net, dafi man als N,N-disubstituiertes Formamid (I) N,N-Dime- 
thylformamid einsetzt. 

verfahren nach den Anspruchen 1 bis 9, dadurch gekennzeich- 
net. daB man nach der Umsetzung das N,N-disubstituierte Form- 
amid (I), dessen Hydrochlorid und Katalysator-Addukt abtrennt 
und erneut als Katalysatorvorstuf e in der Carbonsaurechlorid- 
Syn these einsetzt- 

11. Verfahren nach den Anspriichen 1 bis 10, dadurch gekennzeich- 
net, daB man die Carbonsauren mit Phosgen umsetzt. 

25 12. verfahren nach den Anspruchen 1 bis 11, dadurch gekennzeich- 
net, dafi man als Carbonsaurechloride Essigsaurechlorid, Pro- 
pionsaurechlorid, Buttersaurechlorid, Valerians^urechlorid, 
Isovaleriansaurechlorid, Pivalinsaurechlorid, Capronsaure- 
chlorid, 2-Ethylbuttersaurechlorid, dnanthsSurechlorid, Ca- 

30 prylsSurechlorid, 2-Ethylhexansaurechlorid, Pelargonsaure- 

chlorid, isononansaurechlorid, Caprinsaurechlorid, Neodecan- 
saurechlorid, LaurinsSLurechlorid, Myristinsaurechlorid, Pal- 
mitinsaurechlorid, StearinsAurechlorid, Glsaurechlorid, 
LinolsSurechlorid, Linolensaurechlorid, Arachidinsaurechlorid 

35 und Behensaurechlorid sowie deren Mischungen herstellt. 
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